pr^TT ^P'WELTORGANISATION FOR GEISTIGES EIGENTUM 

Incemationales Bttio — 
INTERNATIONALE ANMELDUNG VEROFFENTLICHT NACH DEM VERTRAG OBER DIE 




(51) Internationale Patcntklassfftkation ^ : 




(11) Interaationale VerdfTentiicbungsnuiiiiner: WO 97/33331 


HOIM g/04 


Al 






(43) Internationales 






VerdfTentlichungsdatiun: 12. September 1997 (12.09.97) 



(21) Internationales Aktenzeichen: PCT/DE97/0029 1 

(22) Internationales Anmeldedatum: 14. Februar 1997 (14.02.97) 



(30) Prioritatsdaten: 

196 08 739.2 



6. MSiz 1996 (06.03.96) 



DE 



(71) Aiundder (fiir alle Bestinunungsstaaun ausser US): SIEMENS 

AKTIENGESELLSCHAFT [DEn>E]; Wittelsbacheiplatz 2, 
D-80333 MQnchen (DE). 

(72) Erfinder; und 

(75) Erfinder/Anmelder (nur fiir US): RUMMEL, Wcmcr 
[DE/DE]; Frocbclstrassc 15, D-91058 Erlangcn (DE). 



(81) Bestimmungsstaaten: CA, JP, NO, US, europaischcs Patent 
(AT, BE, CH, DE, DK. ES. FI, FR. GB, GR, IE, IT. LU. 
MC, NL. PT. SE). 



VerofTcntUcht 

Mit internationalem Recherchenbericht. 



(54) TiUe: FUEL CELL WITH INTERNAL MOISTENING 

(54) Bezdchnung: BRENNSTOFFZELLE MIT INTERNER BEFEUCHTUNG 

(57) Abstract 



The invention relates to a fuel cell with struc- 
tural grooving on the bipolar plates or the electrodes 
which enables use, inside the cell, of water, arising 
during the electrochemical reaction, to moisten the 
cell. Complicated pre-moistening of the reactant can 
therefore be avoided. 

(57) Zitsanunenfiissung 

Die Erfindung betrifft cine Brennstoffzelle mit 
eincr Stnikturpragung auf den Bipolaiplatten oder 
den Elektroden, die es errndglicht, dafi innertialb 
der Zelle das bei der elektrochemischen Reaktion 
entstehende Wasser zur Befeuchtung der Zellc genutzt 
werden kann. Eine aufwendige Vorbefeuchtimg der 
Reaktanden kann dal)ei eingespart weiden. 
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Beschreibung 

Brennscof f zelle mit interner Befeuchtung 

Die Erfindung becrifft eine Brennstoff zelle , die jeweils ei- 
nen Versorgungs- und Entsorgungskanal fiir die Median, eine 
Membran-Elektroden-Einheit sowie zwei median- fuhrende Elemen- 
te mit Strukturpragung umf aSt . 



In PEM-Brennstof fzellen, die mit gasformigen Reaktanden be- 
crieben werden, entsteht als Reaktionsprodukt in aller Regel 
Wasser, das im allgemeinen durch die abstromenden Reaktanden 
standig wieder aus den Zellen abtransport iert wird. Urn die 
optimale Funktionsf Shigkeit einer Brennstoff zellen zu erhal- 
15 ten, gehort, daS ihre Membran-Elektroden-Einheit gleichmafiig 
feucht gehalten wird. 

Bislang werden Brennstoff zellen dadurch feucht gehalten, daiS 
die zugefuhrtan Reaktanden, die meist gasf6rmig vorliegen, 
befeuchtet werden. Diese Case werden dazu in Befeuchtern, die 
den Zellen vorgeschaltet sind, auf die in den Zellen herr- 
schende Temperatur gebracht und mit Flussigkeitsdampf gesSt- 
tigt (siehe dazu beispielsweise DE-OS 42 01 632) . Diese Vor- 
gehensweise gewahrleistet eine, insbesondere am Gaseingang 
ausreichende, Befeuchtung der Zellen. Nachteilig bei dieser 
Konstruktion ist. 



-dais keine, aber die gesamte aktive Zellflache hinweg gleich- 
maSige Befeuchtung result iert und 

-daS fiir die Befeuchter ein nicht unerheblicher konstruktiver 
und materieller Auf wand erforderlich ist. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es daher, eine Kon- 
35 struktion einer Brennscof f zelle zur Verfugung zu stellen, die 
eine gleichmaSige Befeuchtung der gesamten aktiven Zellflache 
ohne externen Befeuchter gewahrleistet und die einfach. mit 
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vermindertem Materialaufwand und moglichst kompakt realisier- 
bar ist . 

Allgemeine Erkenncnis der vorliegenden Erfindung ist. daB das 
bei der elekcrochetnischen Reaktion in der Brennstof f zelle 
entscehende Produkt wegen des bestehenden Konzentrationsge- 
falles innerhalb der Zelle in die trockenen Bereiche der Zel- 
le diffundiert. Dieser Dif f usionsvorgang ist nicht nur unab- 
hangig von der Stromungsrichtung des Mediums in einem Kanal, 
sondern kann auch quer zu ihr, zu benachbarten KanSlen hin 
verlauf en . 

Gegenstand der Erfindung ist eine Brennstof f zelle , jeweils 
einen Versorgungs- und einen Entsorgungskanal fur die Medien, 
eine Membran-Elektroden-Einheit und zwei medien -fuhrende Ele- 
mente mit StrukturprSgung umfassend, wobei mittels zumindest 
einer Strukturpragung das mit dem Reaktionsprodukt angerei- 
cherte Medium so iiber die Zelle geleitet wird. daB eine 
gleichmaSige Befeuchtung der Zelle resultiert. 

Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen der Erfindung sind in 
den Unteranspruchen sowie der Beschreibung, den Figuren und 
den Erlauterungen dazu enthalten. 

Bevorzugt ist die Brennstof f zelle so konstruiert, daS die 
Strukturpragung einzelne Strukturkanale aufweist . Dabei sind 
zumindest zwei der Strukturkanale uber Haarnadelkurven so 
verbunden, daS der EinlaS des einen Kanals, wo das trockene 
und unverbrauchte Medium auf die aktive Zellflache trifft, 
sich in unmittelbarer Nachbarschaf t zu dem zweiten Kanal, in 
dem das verbrauchte und mit Reaktionsprodukt angereicherte 
Medium flieSt, befindet. Die Feuchtigkeit aus dem benachbar- 
ten Kanal wird teils aber die Membran und teils Qber Diffusi- 
onsvorgange, die u.a. uber die Elektrodenstruktur , z.B. den 
Kohlefilz, stattfinden, an die trockene Stelle transportiert 
(Figur 1) . 
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Bei einer weiteren Ausgestaltung der Erfindung sind die Ver- 
sorgungs- und Entsorgungskanale der Medien einander gegen- 
iiberliegend auf zwei Seiten der Zelle so angeordnet, daS die 
beiden Medien, das trockene und das feuchte, im Gegenstrom, 
bezogen auf die Stromungsrichtung in den einzelnen SCrukcur- 
kanalen, zueinander fvihrbar sind (Figur 2) . 

Als vorteilhaft hat sich bei der gegenuberliegenden Anordnung 
von Versorgungs- und Entsorgungskanal herausgestellt , daS pro 
Medium jeweils zwei Versorgungs- und zwei Entsorgungskanale 
vorgesehen sind, wobei jeder Kanal so an einen Versorgungs - 
und einen Entsorgungskanal angeschlossen ist (Figur 3> , daS 
das Medium in zwei auf einander folgenden Strukturkanalen anti- 
parallel stromt. 



Die erf indungsgemaSe Brennstoff zelle ist so konstruiert, daS 
beide Reaktanden, namlich Brennstoff einer- und Oxidans ande- 
rerseits, den Zellen trocken, d.h. unbefeuchtet zufuhrbar 
sind. Somit kann auf (externe) Befeuchter verzichtet werden, 

20 wodurch die damit verbundenen konstruktiven und wirtschaf tli- 
chen Nachteile ent fallen. Bei einer Aus fuhrungs form der Er- 
findung kann jedoch auch nur ein Element auf einer Seite der 
Zelle, beispielsweise der Kathodenseite , mit der erfindungs- 
gemaSen Strukturpragung ausgestattet sein. Das medien- 

25 fuhrende Element auf der anderen Seite, im vorgenannten Bei- 
spiel auf der den Brennstoff fuhrenden Seite, ist dann nicht 
mit der erf indungsgemaSen Strukturpragung ausgestattet. Der 
zugefuhrte Brennstoff kann in diesem Fall extern befeuchtet 
werden . 



Die Medien konnen einzeln befeuchtet oder unbefeuchtet in die 
erf indungsgemaJSe Brennstoff zelle gefiihrt werden, sie konnen 
aber auch teilbef euchtet in die Zelle gefiihrt werden. 

3 5 Als „Meinbran-Elektroden-Einheit" wird eine Einheit bestehend 
aus einem Elektrolyten, den Katalysator-Schichten, die die 
Elektroden beinhalten. und ggf . den Stromkollektoren, die 
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auch die Gasf einverteilung auf der Zellflache bewirken kon- 
nen, bezeichnet. Die Stromkollektoren konnen z . B . aus porosem 
Kohlepapier oder -gewebe, das z.B. partiell hydrophil sein 
kann, bestehen, das die Diffusion des Wassers entlang der 
5 Zellflache zulaSt . 

Als ^Medium" werden im Sinne der vorliegenden Erfindung zu- 
nachst alle Case und Flussigkeiten bezeichnet, die in Brenn- 
stoffzellen als Oxidans wirken konnen. Beispielhaft seien ge- 
10 nannt Luft, Sauerstoff und beliebige Mischungen aus diesen 
Komponenten. Dariiber hinaus wird als Medium jede Art von 
Brennstoff bezeichnet, wie beispielsweise Wasserstoff, Metha- 
nol, Synthese- und/oder Reformergas sowie Erdgas . 

15 Als „feuchtes Medium" wird das Medium bezeichnet, das bereits 
Produktwasser aufnehmen konnte, also beim Luftbetrieb im Fal- 
le des Oxidans die an verarmte und mit HjO oder dem ent- 
standenem Reaktionsprodukt angereicherte Abluf t . 

20 Als „trockenes Medium** wird das frische, unverbrauchte Medium 
bezeichnet, das die Zellflache gerade erreicht. Im Falle des 
Luftbetriebs ist das z.B. die in noch unveranderter Kon- 
zentration enthaltende Zuluf t . 



25 Unter „Versorgungskanal ** wird jeder Kanal verstanden, der ein 
Medium zur Umsetzung auf eine Zellflache hintransportiert . 
Entsprechend wird unter „Entsorgungskanal ** jeder Kanal ver- 
standen, der ein Medium nach seiner Umsetzung auf der Zell- 
flache von der Zellflache wieder wegtransportiert . 

30 

Als „ Reaktionsprodukt" wird das Produkt der elektrochemischen 
Reaktion in der Brennstoff zelle bezeichnet, das aus Brenn- 
stoff und Oxidans entsteht . Das Reaktionsprodukt entsteht an 
einer der Elektroden und gelangt wegen des Konzentrationsge- 
3 5 falles zwischen den Elektroden durch Diffusion auch zu der 
anderen Elektrode. Bevorzugt handelt es sich urn Wasser, das 
an der Kathode entsteht. Das Reaktionsprodukt liegt meistens 
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flussig und gasformig nebeneinander vor, es kann jedoch auch 
nur flussig oder nur gasformig vorliegen. 

Als „Elektrolyt" wird jede Art von ionenlei tender Schicht in- 
nerhalb der Brennstof f zelle bezeichnet, bei der bevorzugt be- 
handelten PEMFC isc der Elektrolyt, wie der Name bereits ver- 
rac, eine Polymermembran . 
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20 



Unter „gleichmaEiger Befeuchtung" der Zelle wird verstanden, 
daS jeder Bereich der Zelle, der einen Leistungsabf all oder 
gar eine Leistungsstorung bei Trockenheit aufweist, vom Be- 
feuchtungssystem erfaSt ist . Die Bezeichnung „trockener Be- 
reich" wird nur fur Bereiche verwendet, die aufgrund ihrer 
unerwunschten Trockenheit Storungen der normalen Funkcion der 
Brennstof f zelle bewirken. Bevorzugt wird gemaS der Erfindung 
das Reaktionswasser noch innerhalb der Zelle zur Membran zu- 
riickgefuhrt, urn deren Austrockenen zu verhindern. 

Als „ medien-fuhrende Elemente" warden Elektroden oder Bipo- 
larplatten bezeichnet. die Raume haben, in denen die, bei- 
spielsweise gasformigen, Medien gefuhrt werden. Bei einer 
vorteilhaften Ausgestaltung der Erfindung kann es sich um Bi- 
polarplatten oder Elektroden handeln, die Gas- und Kuhlmedi- 
umfuhrung in einer Platte integriert vorsehen. Das Material 
25 der medien- fuhrenden Elemente muS so beschaffen sein, daS es 
die Diffusion des Reaktionsproduktes zulaSt. 

Unter „Strukturpragung« werden alle Arten von Rinnen und Nu- 
ten verstanden, in denen die Medien uber die Zelle geleitet 

30 werden k6nnen. Diese unter dem Oberbegriff „Kanal" oder 

„Strukturkanal" zusammenf aSbaren Medienraume konnen ihrer- 
seits geradlinig uber die aktive Zellflache verlaufen oder 
auch gekrummt oder kurvig sein. Das Profil der Rinnen- und 
Nutenrander. beispielsweise der Rippen zwischen zwei Struk- 

35 turkanalen, kann alle moglichen geometrischen Formen annehmen 
wie die eines Trapezes oder eines Zylinders. Die genannten, 
die Geometrie der Strukturkanale und der -prSgung betreffen- 
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den Spezifizierungen sollen keineswegs die vorliegende Erfin- 
dung begrenzen, sondern sind vieltnehr zur Veranschaulichung 
der Erfindung gedacht . Das erf indungsgemaSe Prinzip kann mit 
alien Arten von geometrischen Formen verwirklicht warden. 

5 

Unter „Str6rnungsrichtung« wird die Hauptrichtung des Medien- 
stroms verstanden, ungeachtet irgendwelcher Seitenstr6mungen . 

Alle in der Beschreibung enthaltenen Definitionen gelten auch 
10 fur die Anspruche, die Zusammenf assung und die Erlauterung zu 
den Figuren. 

Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen der Erfindung sind in 
den Unteransprvichen beschrieben und werden anhand der nach- 
15 folgenden Figuren erltuterc . 

Dabei zeigen Figuren l bis 3 jeweils eine Draufsicht auf eine 
erf indungsgemaSe Zelle und zwar auf ein medien-f uhrendes Ele- 
ment . 

20 

Figur 1 zeigt eine Draufsicht auf ein erf indungsgemalS geprag- 
tes medien-f uhrendes Element. Linie 1 umschlieSt die gesamte 
Zellflache und Linie 2 umschlieSt den Teil der Zellflache, 
auf der die Umsetzung stattfindet, der auch die aktive Flache 
25 der Zelle genannt wird. Im Normalbetrieb gelangt das trockene 
Medium 8 uber den Versogungskanal 3 in einen der einzelnen 
Strukturkanale 4 auf der aktiven Flache und scromt entlang 
dem Kanal 4 von rechts nach links, wobei es zunehmend Reakti- 
onsprodukt, im vorliegenden Fall Wasser, anreichert. Kurz vor 
3 0 der Haarnadelkurve 6 ist das feuchte Medium 9 mit Reaktions- 
wasser annahernd gesSttigt und andert in der Haarnadelkurve 6 
seme Stromungsrichtung urn wieder auf die, in der Darstellung 
rechte Seite und zum Entsorgungskanal 5 hinzuf lieSen . Auf dem 
Weg von links nach rechts, also entlang dem Kanal 7, gibt 
35 dann das mit Reaktionswasser angereicherte Medium Reaktions- 
wasser an die Umgebung ab. well es iiber die trockenen Berei- 
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Che der Brennstof f zelle . die sich auf der rechten Seice der 
Brennstof f zelle befinden, flieBt. 

In der Figur 1 sind lediglich zwei einzelne Strukturkanale 4, 
die das trockene Medium 8 vom Versorgungskanal aufnehmen und 
lediglich zwei einzelne Strukturkanale 7, die das mit Reakti- 
onswasser angereicherte feuchte Medium 9 zum Entsorgungskanal 
hinfuhren, gezeigt . Es handelt sich hierbei nur eine schema- 
tische Darstellung, die das Prinzip der Erfindung verdeutli- 
Chen soli. Erf indungsgemag konnen beliebig viele derartige 
Strukturkanale auf einer Zellflache angeordnet sein je nach- 
dem, wie es fur die jeweilige Anwendung praktikabel ist . 

Figur 2 zeigt ebenfalls eine Draufsicht auf ein erf indungsge- 
maSes medien-f iihrendes Element, wobei diese Ausgestaltung so 
kcnstruiert ist, daS der Versorgungskanal 3 und der Entsor- 
gungskanal 5 jeweils auf zwei sich gegenuberliegenden Seiten 
der Brennstof f zelle angebracht sind. Im normalen Verlauf ge- 
langt das trockene Medium 8 aber den Versorgungskanal 3 in 
einen der einzelnen Strukturkanale 4 durch den es von rechts 
nach links stromt und sich dabei wie in Figur 1 mit Reakti- 
onswasser anreichert . Das befeuchtete Medium andert in der 
Haarnadelkurve 6 wieder seine Stromungsrichtung und bringt 
Feuchtigkeit in das Gebiet 10, das zur EinlaBstelle des trok- 
kenen Mediums 8 benachbart ist. Dort gibt es wieder einen 
Teil seines Reakt ionswassers ab, andert wiederum in einer 
Haarnadelkurve seine Stromungsrichtung und stromt schlieSlich 
wieder von rechts nach links zum Entsorgungskanal 5 hin. Uber 
den Entsorgungskanal 5 verlaSt es die aktive Flache der 
Brennstof f zelle. Bei dieser erf indungsgemajSen Ausgestaltung 
ist es besonders vorteilhaft, da£ der Versorgungskanal 3 und 
der Entsorgungskanal 5 auf einer Ebene liegen konnen, wie in 
der Figur 2 durch die jeweils in durchgehenden Linien ge- 
zeichneten Strukturkanale sichtbar gemacht wird. 



Figur 3 schlieSlich zeigt die Ausgestaltung der erf indungsge- 
maSen Brennstof f zelle , bei der das Prinzip der internen Be- 
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feuchtung ohne Haarnadelkurven, mit einzelnen StrukCurkanalen 
verwirklicht wird. Zu sehen sind die Versorgungskanale 3a and 
3b links und rechts auf der Seite der Brennstof f zellenf lache 
angeordnet, durch die das trockene Medium 8 die einzelnen Ka- 
nale 4 erreicht . Zu sehen sind drei Strukturkanale 4, durch 
die das trockene Medium 8 von einer Seite zur anderen fliefit 
und dabei Reaktionswasser anreichert. Jeder einzelne Kanal 4 
hat deshalb einen Bereich. in dem das trockene Medium 8 und 
einen Bereich, in dem das befeuchtete Medium 9 flieSt. Die 
jeweiligen Bereiche 8 und 9 zweier auf einanderfol gender 
Strukturkanale 4 sind dabei entgegengesetzt angebracht. so 
dafi ein Bereich in dem das trockene Medium 8 gefuhrt wird, 
umschlossen ist von zwei Bereichen auf der Zellenf lache , in 
denen das feuchte Medium 9 flieSt. Gestrichelt sind wieder 
die, auf einer anderen Ebene als die Versorgungskanale 3a und 
3b liegenden, EntsorgungskanSle 5a und 5b, durch die das be- 
feuchtete und abreagierte Medium die Zellfltche wieder ver- 
lalSt. Bei dieser erf indungsgemaSen Ausgestaltung ist es be- 
sonders vorteilhaft, dalS die Druckverluste bei der FQhrung 
des Mediums, die durch die Haarnadelkurven entstehen kSnnen, 
vermieden werden. 



Die erf indungsgemaSen Brennstof fzellen lassen sich zu einer 
Batterie zusammenf ugen, wobei mehrere Zellen in Serie ge- 
schaltet werden. Dabei sind die Versorgungs- und Entsorgungs- 
kanale an ein groSeres System zur Medienver- und Entsorgung 
gekoppelt und es flieSt jeweils nur ein Teil des, in einem 
Versorgungskanal flieSenden, trockenen Mediums auf eine Zell- 
f lache hin. Ansonsten bleibt das erf indungsgemaSe Prinzip 
voll erhalten. Derartige Batterien konnen in verschiedenen 
stationaren und mobilen Anwendungen der Energieversorgung 
durch Brennstof fzellentechnik eingesetzt werden. 
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Patent anspruche 

1. Brennstof f zelle, jeweils einen Versorgungs- und einen Ent- 
sorgungskanal fur die Medien, eine Membran-Elektroden-Einheit 
und 2wei medien-f uhrende Elemente mit Strukturpragung umfas- 
send, wobei mittels zumindest einer Strukturpragung das mit 
dem Reaktionsprodukt angereicherte Medium so uber die Zelle 
geleitet wird, daS eine gleichmaSige Befeuchtung der Zelle 
resultiert . 

2. Brennstoff zelle nach Anspruch 1, bei der nur ein medien- 
fiihrendes Element Strukturpragung besitzt. 

3. Brennstoff zelle nach Anspruch 1 oder 2, bei der die Struk- 
turpragung einzelne Strukturkanale aufweist. 

4. Brennstoff zelle nach Anspruch 3, bei der die Strukturkana- 
le zumindest teilweise uber Haarnadelkurven verbunden sind, 

5. Brennstoff zelle nach einem der vorstehenden Anspruche, bei 
der fur ein Medium zumindest ein Versorgungs- und ein Entsor- 
gungskanal einander gegeniiberl legend auf zwei Seiten der Zel- 
le angeordnet sind. 

6. Brennstoff zelle nach einem der vorstehenden Anspruche, wo- 
bei fur zumindest ein Medium zwei Versorgungs- und zwei Ent- 
sorgungskanale vorgesehen sind. 

7. Brennstoff zelle nach Anspruch 6, bei der jeder einzelne 
Kanal so an einen Versorgungs- und einen Entsorgungskanal an- 
geschlossen ist, daS das Medium in zwei auf einanderf olgenden 
Strukturkanalen antiparallel stromt. 

8. Batterie, bestehend aus einem Stapel von Brennstoff zellen, 
bei dem zumindest eine der Brennstoff zellen nach einem der 
vorstehenden Anspruche ausgebildet ist . 
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9. Verfahren zum Betrieb einer Brennstof f zelle , wobei die 
Brennstoffzelle intern befeuchtet wird, indem das bei der 
elektrochemischen Reaktion freiwerdende Wasser zur Befeuch- 
tung trockener Bereiche der Zelle gleichmaSig uber und/oder 
in die Nahe dieser Bereiche geleitet wird. 



verfahren nach Anspruch 9, bei dem das feuchte Medium in 



10 

Strukturkanalen geleitet wird 
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